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第 1 章  緒 言 
1-1 研究背景 
 昨今のインターネット普及により、我々にもたらされる情報量は以前と比べ飛躍的に
















容量記録メディアとして普及しつつある Blu-ray Disc は、その記憶容量が 1 層で 25GB、




































図 1.1 ストリップ装荷型導波路のイメージ図 
 










基本波 ω  
高調波 2ω  
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クラッド（Air） 








一般に物質に光を入射すると、入射光電界 E による誘電現象によって電気分極 P を
生じる。電気強度の小さいとき P は E に比例して電気感受率 χを用いて以下のような関
係となる。 




                   P = ε0 χ1E + χ2EE + χ3EEE +⋯          (1.2) 
と表記される[1]。ここで χ1は線形項の電気感受率、χ2、χ3…は非線形項に対応するもの
で 2 次、3 次…の電気感受率である。これらの非線形項により非線形効果が生じ、第 2





1-4 第二高調波発生（SHG：Second Harmonic Generation） 
 ある物質に波長 λ（基本波：周波数 ω）の光を入射させると、物質の持つ非線形性に
よって 1/2λの光（高調波：周波数 2ω）が出射される現象を第二高調波発生（SHG）と
いう。これは 2 次の非線形光学効果の一つである。つまり、SHG を利用すると赤外域
から可視域へ、可視域から紫外域へ光を変換することも可能となる。図 1.1 の導波路イ


































とはならない。そこで図 1.2 の ZnO 薄膜上部に周期 Λ の周期構造を持たせる物理的な
形状の変調によってこれを補正する。このときのグレーティングベクトル K は 
               K =
2π
Λ
               (1.3) 
であり、β2ω、βω、K の関係は以下の通りである。 




                                 Λ =
1
2


















図 1.3 導波路型波長変換素子の完成図 
 








第 1 章は緒言である。 
第 2 章では光導波路の設計とシミュレーションについて述べる。 
第 3 章では RF スパッタリング法による ZnO 薄膜の作製と評価について述べる。 
第 4 章では導波路型光波長変換デバイスの作製と評価について述べる。 
第 5 章は結言である。 
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(a) スラブ導波路 (b) 矩形導波路 (c) リッジ型導波路 
(d) ストリップ装荷型導波路 







(a) ストリップ装荷型導波路、(b),(d) 3 層スラブ導波路、(c) 4 層スラブ導波路、   
(e) 等価屈折率による 3 層スラブ導波路 
図 2.2 等価屈折率法による導波路解析手法 
 
 解析の流れは、まず(a)のストリップ導波路構造を、(b),(d)のように 3 層スラブ導波路















































neff1 neff1 neff2 





解析について、ここでは伝搬光を TE 波とした 4 層スラブ導波路についてのみ述べる。
ここで TE 偏波は、図 2.3 に示したように、y 成分のみ電界の振動を持ち、x 成分とｚ成






































































































































































             (2.4) 
と表す事ができる。 
図 2.3 偏光方向の概略図 
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                      (2.5) 
と表せる。 

















































































である。ここで n1 は、第 3 章の屈折率測定結果より求めた値を使用した。また、c、d
に関してはそれぞれ図 2.4 に示したものと対応している。 
 これらの式より、ZnO 薄膜を用いた導波路について設計を行う。導波路の設計として
は、まずストリップ装荷型における SiO2リブ部の厚さを任意に決定する。その値から 4
層スラブ導波路として ZnO コア部の厚さが求まる。SiO2リブ部と ZnO コア部の厚さが
求まると、等価屈折率法より 3 層スラブとして考えられるので SiO2リブ部の幅を求め
られる。これらの解析には数式ソフトの Mathematica を使用した。Mathematica のプロ
グラムについては付録に示す。 
 
 導波路の設計値をまとめ、以下の表 2.1 に示した。 
 
図 2.4 導波路の断面設計図 
 







なお、第 4 章で述べる ZnO 導波路作製には、損失が一番小さく出力の向上が期待で









モード次数 0 1 
SiO2膜厚（c-d） 0.1μm 0.1μm 
SiO2幅 （w） 2μm 4μm 
ZnO 膜厚（2d） 0.40μm 0.75μm 
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2-5 BPM によるシミュレーション 
シミュレーション条件は、伝搬波長 0.85μm、導波路長 5mm、基板は SiO2（n=1.45）、
下層材料は ZnO[n=1.89（λ=0.85μm）]（第 3 章の結果より）、上層材料は SiO2（n=1.45）、
クラッドは Air（n=1）として TE 波を入射波した場合のシミュレーションを行った。こ
の設定値は導波路の 0 次モード条件に基づいている。なお、伝搬波長 λ=850nm である
のは、励起光源として波長 850nm のレーザを用いるためで詳細は第 4 章で述べる。導
波路の正面図を以下に示す。 
 















図 2.6 XY 面（断面）の屈折率分布 
図 2.7 XY 面の電界強度 






















2-6 QPM 用パターンの設計 
 第 1 章で述べたように、導波路内で発生する高周波同士の位相差を補償するために、
QPM を行う必要がある。この QPM 用パターンの周期 Λ は式（1.5）から求められる。
この式で必要となる値が、導波路の入射光における等価屈折率と、SHG となる入射光
の 1/2 波長における等価屈折率である。この値は、光伝搬シミュレーションソフトの
OptiBPM から算出することが出来る。例えば、入射波長を 0.85μm とした図 2.6 の構造
において、電界強度は図 2.7 として示され、この図 2.7 の電界強度から ADI 法（Alternating 
Direction Implicit Method：交互方向陰解法）により等価屈折率をシミュレーション上に
算出させる事が出来る。この結果を式（1.5）に代入することで周期 Λ を算出し、以下
の表 2.1 に示した。 
 
表 2.2 擬似位相整合の周期 Λ 
 0 次モード 1 次モード 
入射波長(μm) Λ(μm) Λ(μm) 
0.85 1.32 1.53 
 
表では、本研究で使用する入射波長 0.85μm について示している。さらに、より高効率



















 導波路の設計としてストリップ装荷型導波路を考え、数式ソフト Mathematica により
0 次モードと 1 次モードでの構造パラメータを求めた。求めた設定値での光伝搬のシミ
ュレーションを、シミュレーションソフトである OptiBPM を用いて行った。シミュレ
ーション条件は、伝搬波長 0.85μm で導波路長 5mm、基板 SiO2、下層材料 ZnO、上層材
料 SiO2、クラッド Air として TE 波を入射波した場合の解析を行った。 
 シミュレーション結果から ZnO 薄膜と SiO2リブ部作製によるストリップ装荷型導波
路での光の閉じ込めは可能であり、また、その光伝搬の様子を確認することができた。 
 以上の結果より、第 4 章ではストリップ装荷型導波路を 0 次モードの条件となる設計














性も有していることから導波路材料に適している。本研究では、この ZnO の持つ SHG
特性に着目し、これを利用した波長変換デバイスとしてストリップ装荷型導波路の作製
を目指す。 





 RF スパッタリング法により、溶融 SiO2基板上へ ZnO 薄膜の作製を行った。スパッタ
リングのイメージ図と使用した装置（ULVAC：SH350-SE）の概略図を図 3.1 に示す。 
    
(a) スパッタリングイメージ図                (b) スパッタ装置概略図 
 





















アニール処理を行った装置の概略図を図 3.2 に示す。 
 
 


















3-4 ZnO 薄膜の作製条件 
 ZnO 薄膜の作製条件を以下に示す。RF スパッタリング法による ZnO 薄膜の成膜条件
は下の表 3.1 の通りである。 
 









第 2 章で設計した導波路の 0 次モード条件の値（0.4µm）であることを確認した後、前
述のシリコニットヒータを用いた電気炉によりアニール処理を行った。アニール条件を
表 3.2 に示す。 
 

















 PL 測定系を下の図 3.3 に示す。 
 
 
図 3.3 PL 測定系 
 


















3-6 PL スペクトル測定 
ZnO 薄膜の PL スペクトル測定により、薄膜の発光特性評価を行う。ここで、導波路
のシングルモード条件に基づき、ZnO 薄膜は、RF 電力を 75W、O2導入量 15sccm、膜
厚 400nm で成膜した。過去の研究報告では、アニール処理を 700℃で 60 分間行うこと
で良い発光特性を得ているので、その条件で測定を行った[11]。 
以下に示す図 3.4 は上記の条件時の PL スペクトル測定結果である。 
 
図 3.4 PL スペクトル測定結果（アニール温度 700℃） 
 
ここで見られる波長 380nm 付近での発光は、ZnO の持つバンドギャップエネルギー
に起因するものである。したがって、この波長帯での発光が強いことで ZnO の結晶性

































































アニール温度別の ZnO 薄膜の透過スペクトルを図 3.6 に示す。 
  












































て ZnO が持つ屈折率は 1.8~2.0 である[13]。図のアニール温度 900℃では、可視域での
屈折率の値が通常の ZnO より大きく表れた。これも、温度上昇による ZnO 薄膜の柱状
構造化による散乱が原因として考えられる。そこで屈折率算出結果からは、700℃もし
くは 800℃の ZnO 薄膜の方が良い結果を示しているとした。 









































膜作製におけるスパッタリングの共通条件として rf 電力 75W、酸素導入量 15sccmとし、
ZnO 薄膜を RF スパッタリング法により作製した。その後、PL スペクトル測定、透過
率測定、屈折率の算出により薄膜の光学特性を評価した。 
 
 過去の研究報告に基づき、薄膜作製後、700℃で 60 分間アニール処理を施した試料で




 アニール温度を上昇させることで波長 500nm 以上でのブロードな発光が抑えられる
ことが確認できた。これは、温度上昇により ZnO 薄膜の結晶化度が向上した結果であ
ると推測できる。しかし、900℃のように温度を上昇させすぎると、ブロードな発光は














考え、この結果からは ZnO 薄膜は 700~800℃の時が良好な結晶性を示すと評価した。 
 
今回作製した試料において 3 種の薄膜特性評価を行った結果、アニール温度 800℃の
時が最も良い光学特性を示したと結論付けた。よって、今後の導波路作製に利用する




















そこで本研究では、このような LN 結晶の欠点を補完することを目標に ZnO を使用
した導波路の作製を行い、高効率な波長変換デバイスの実現を目的とした。ZnO を用い
ることで、先に述べたようなデバイスの小型化や低コスト化が期待できる。 
本章では、第 2 章で求めた 0 次モードの条件になる設計値より、ZnO 膜厚を 0.4μmで
試料の作製を行った。また、導波路上に QPM 用パターンの作製を行う。作製する導波











基本波 ω  
高調波 2ω  
基本波 ω  
QPM 用パターン 
クラッド（Air） 












スピンコーター（MIKASA 1H-D7）を用いて、スピンコート条件 300rpm×3 秒間+ 





③ 露光後、ドライオーブン 110℃で 90 秒間ベーキング後、現像液（東京応化工業株式
会社：NMD-3）に 65 秒間浸し、純水で濯ぐことでレジスト膜のパターンが残る。 
④ レジスト膜のパターン上から SiO2スパッタ膜を成膜する。 
⑤ アセトン（関東化学株式会社）で残ったレジスト膜を剥離することで、レジスト上



















































工手順と、その概略図を図 4.3 に示す。 












































(a)  導波路上面図 
(b) SiO2リブ拡大図 

















構造を作製できる。下の図 4.5 に二光束干渉露光法の原理を示す。 
 
図 4.5 二光束干渉露光の原理 
 
同一波長で、互いにコヒーレントな光波は干渉を起こす。SiO2リブ部を作製した導波
路が x 軸上にあるとする。試料に対して 2 方向から角度 θ だけ傾いて光波が入射する。
1 つの波面の伝搬方向を z 軸方向として、他方の伝搬方向軸 z’が y 軸を中心として角度
θだけ傾いているときのそれぞれの電界は 
        Ey
1 = A1exp j ω0 − k0nz + Φ1                (4.2) 
      Ey







2 + 2A1A2cos Φ1 −Φ2 + k0n z− zcosθ − xsinθ    
となる。 
 導波路は x 軸上に固定されているので、 Φ1 −Φ2 + k0n z− zcosθ  は定数であり、
IL x は x に依存して濃淡を変え、結果として干渉縞が得られる。その干渉縞の周期 D
は 
                           D =
λ
nsin θ







(A 1 – A 2)
2







   (4.1) 
D：周期 
λ ：波長（325nm） 
θ ：2 つの波面の傾斜角 




 二光束干渉露光の実験系を図 4.6 に示す。レーザ光としては短波長のものが望ましく、
本研究では、励起光源として He-Cd レーザ（λ＝325nm）を用いている。出射したレー


















4-4 QPM 用パターンの作製 
  




1. 研磨した試料上にポジ型フォトレジストをスピンコート条件 300rpm×3 秒間 + 
7000rpm×20 秒間で試料全体に塗布する。 
2. レジストを塗布した試料をドライオーブン 90℃で 90 秒間ベーキングする。 
3. 図 4.6 の実験系を用いて二光束干渉露光を行う。 
4. 露光後、ドライオーブン 110℃で 90 秒間ベーキングする。 
5. 現像液に 65 秒間浸し、露光部分のレジストを除去することで、導波路上に QPM 用
パターンが形成される。 
 
周期構造の作製工程を図解として図 4.7 に示した。 
 



















4-4-2 周期構造の AFM 画像 




























会社：V25-1L）を用いて導波実験を行った。測定系を図 4.9 に示す。 
 





した。CCD 画像を図 4.10 に示す。 
 
 
図 4.10 ストリップ装荷型導波路の光伝搬 
 






鏡筒 CCD カメラ 対物レンズ 対物レンズ Ti-Sapphire レーザ 
λ = 850nm 
SiO2 基板 ZnO 膜 Air 
34 
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対物レンズ 
導波路 




4-5-3 SHG のスペクトル評価 
波長変換による高調波発生を確認する為、CCD 付きモノクロメータを使用して波長









Ti-Sapphire レーザは基本波光源の出力が非常に強いので、強力な基本波が CCD 付きモ
ノクロメータに入射して損傷することを防ぐため、基本波カットフィルタを 2 枚挿んで
測定を行った。SHG スペクトルの測定結果を図 4.14 に示す。 
Ti-Sapphire レーザ 
λ = 850nm 
対物レンズ 
導波路 
基本波         
カットフィルタ（2 枚） CCD 付き 
モノクロメータ 
PC 





































 図の構造では、コア径を 10µm と設定しており、ストリップ装荷型導波路の 10 倍以
上となる。この構造の作製には集束プロトンビーム描画（Proton Beam Writing：PBW）






































































るリフトオフ加工により ZnO 膜上に SiO2リブが作製され、ストリップ装荷型導波路の
完成となる。また、導波路の端面を整えて光を入射しやすくする目的で、試料の端面を
導波路長 5mm でカットし、カット部分の光学研磨を行った。 






光束干渉露光を行い導波路上に QPM 用パターンを作製した。 









長 850nm に強度が表れたが、同時に高調波成分（波長 425nm）に鋭いピークが発生し
ている事が確認できた。よって導波光の中に高調波が含まれていると考えられる。今後
は、更に効率良く高調波を観測する為に入射するレーザとリブ部を正確な平行関係にす
















第 5 章  結 言 
 本研究では、ZnO の持つ非線形光学効果に着目した。この効果を利用し、ZnO を用
いた波長変換機能を有した独自の導波路デバイスの研究について述べてきた。 





 第 3 章では RF スパッタリング法による ZnO 薄膜の作製と評価について述べた。ZnO
薄膜を RF スパッタリング法で作製し、薄膜の光学特性評価を行った。評価は薄膜の PL
スペクトル、透過率、屈折率を測定し行った。ZnO 薄膜のスパッタリング条件は RF 電
力を 75W、O2導入量 15sccm を各試料の共通条件とし、成膜後アニール処理を行った。
PL スペクトルを過去の研究報告に基づき 700℃でアニールし測定したところ、波長











折率を算出した結果、700℃と 800℃の試料は可視域での屈折率が 1.8~2.0 程度となり、
ZnO が可視域にて持つ屈折率の値とほぼ近い値となった。しかし、900℃アニールの時
は屈折率が上昇してしまった。これも ZnO 薄膜の柱状構造化が原因と考え、より条件
の良い ZnO 薄膜を使用した導波路作製のため、この結果からは ZnO 薄膜は 700~800℃
の時が良好な結晶性を示すと評価した。各種光学評価の結果を踏まえて、導波路作製の
為に最適な ZnO 薄膜のアニール条件は 800℃とし、この条件で導波路の作製を行った。 
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付録 A  ストリップ装荷型導波路の解析 
 























































neff1 neff1 neff2 
図 A.1 等価屈折法の導波路解析手法における概略図 
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4 層スラブ導波路における ZnO 膜厚算出プログラム 
n1  : = 1.89; (∗ ZnO ∗) 
n2  : = 1.45; (∗ SiO2 ∗) 
n3  : = 1.45; (∗ SiO2 ∗) 
nm  : = 1; (∗ Air ∗) 
 χ
2











































 x： = 0.1 ∗ 10^ − 6；(∗ SiO2膜厚 ∗) 








] + ArcTan[ 
b
1 − b
1− η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ ∗  
 n12 − n32 b ∗ x]
1 + η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ ∗  
 n12 − n32 b ∗ x]
] ； 
Limit[V0, b → 0] 
 








] + ArcTan[ 
b
1− b
1− η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
1 + η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
] + π ； 















] + ArcTan[ 
b
1 − b
1− η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
1 + η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
] + x； 
Limit[c0  , b → 0]； 
2∗(Limit[c0  , b → 0]－x) (∗ ZnO 膜厚最小値 ∗) 
 










] + ArcTan[ 
b
1 − b
1 − η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
1 + η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
] + π + x； 
Limit[c1 , b → 0]； 
2∗(Limit[c1  , b → 0]－x) (∗ ZnO 膜厚最大値 ∗) 
 










] + ArcTan[ 
b
1 − b
1− η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
1 + η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
] + 2π 
+ x； 
Limit[c2  , b → 0]； 





+ 0. i    0 次モードにおける最低コア（ZnO）厚 
4.01214 × 10
-7 
+ 0. i    0 次モードにおける最大コア（ZnO）厚 
7.51796 × 10
-7 






ZnO 膜厚の算出プログラムから求めた出力結果、0 次モードにおける ZnO 膜厚を決
定する。その構造パラメータから、3層スラブ導波路部における等価屈折率を算出する。
図 A.3 は 3 層スラブ導波路の概略図である。 
 
 以下 3 層スラブ導波路における等価屈折率の算出プログラムである。 
n1  : = 1.89; (∗ ZnO ∗) 
n2  : = 1.45; (∗ SiO2 ∗) 
n3  : = 1.45; (∗ SiO2 ∗) 
nm  : = 1; (∗ Air  or  SiO2 ∗) 
 χ
2































 d = 0.40 ∗ 10^− 6 

















図 A.3 3 層スラブ導波路の概略図 
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∗  ArcTan[ 
b
1−b



























n1  : = 1.89; (∗ ZnO ∗) 
n2  : = 1.45; (∗ SiO2 ∗) 
n3  : = 1.45; (∗ SiO2 ∗) 
nm  : = 1; (∗ Air ∗) 
 χ
2











































 d = 0.40 ∗ 10^− 6/2 
 c = d + 0.1 ∗ 10^ − 6； 
 















] + ArcTan[ 
b
1 − b
1 − η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ (c− d)]
1 + η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ














neff = －1.76519 ，neff = 1.76519   4 層スラブ導波路の等価屈折率 
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等価 3 層スラブ導波路による SiO2 幅の算出 
 3 層スラブ導波路の等価屈折率と 4 層スラブ導波路の等価屈折率を用いて、ストリッ





n1 : = 1.76519 ; (∗コア ∗) 
n2 : = 1.7552 ; (∗クラッド ∗) 
nm : = 1.7552; (∗クラッド ∗) 
 χ
2























b = 0 


































] + π  
 
  
neff1 neff1 neff2 




0．        0 次モードにおける最低リブ（SiO2）幅 
2.26627 ×10
-6
       0 次モードにおける最大リブ（SiO2）幅 
4.53253 ×10
-6
       1 次モードにおける最大リブ（SiO2）幅 
 
これらプログラム結果から、ストリップ装荷型導波路の構造パラメータは、0 次モード
では、SiO2リブ部膜厚 0.1μm とすることで、ZnO 膜厚を 50~400nm と算出した。そこで
ZnO 膜厚を 400nm と設定し、3 層と 4 層のスラブ導波路の等価屈折率を算出した。その
結果から、等価 3 層スラブ導波路として考えることで、SiO2リブの幅を 0~2.2μm と算出






付録 B   PL スペクトル感度補正 
 ZnO 薄膜の PL スペクトル測定において、分光器と CCD 検出器を用いた。これらの
装置は短波長側での補正を必要とし、それぞれの感度補正における量子効率を示す。 





 図 B.2 CCD 検出器の量子効率 
図 B.1 分光器の量子効率 
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これら 2 つの補正を PL スペクトルに施した結果の例を以下に示した。 
 
 
図 B.3 PL スペクトル補正前 
 
 
図 B.4 PL スペクトル補正後 
 
























割り振る。図 C.2 にその様子を示す。 
 
図 C.2 次数決定 
 
このとき作製された曲線の近似線が、縦軸、横軸の 0（原点）と交わるようにそれぞ









グラフにしたものを図 C.3 に示す。 
 
図 C.3 屈折率 
 
 
 
 
